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ダムポテンシャルはCuO2面内の電子状態 に影響を与え､磁性 と伝導 に影
響を与える..そのため一､よりランダムネスの少ない系での実験が理想的
である｡ しか しホールを ドープするために結晶になんらかの原子を混ぜ
る以上､ランダムネスが取 り込まれることは決 して避けて通 ることので




のに対 し､後者 の系では1つの過剰酸素原子で2つのホールが導入 される











報告 されているLa2_xBixCuO4.8において､TSFZ法によ り育成 した単結
晶を用い､熱処理 により過剰酸素を導入 し､SQUIDによる磁化測定､中
性子散乱実験による2次元反強磁性スピン相関距離の測定を行 った｡
第 2章 で は､ これ までにわか ってい るLa2CuO4+8お よびLa2_
xSrxCu04の物性について本研究の背景 となるところを述べる0第 3章で
はTSFZ法による単結晶育成 としてLa2CuO4､本実験では用いていないが
良質な単結晶が再現性 良 く得 られたLal.85Sro.15CuO4､およびLa2_
xBixCu04の単結晶育成 とその評価について述べる0第4章では過剰酸素
によ-りホ⊥ルを ドニプ した系の物性 と■して､La2CuO4+8については単結


































温度TNはス トイキオメ トリックなLa2Cu04で約325Kであ り､srドープ
































分離(§2-3で述べ る相分離 とは異なる)によるものと主張 している｡つま
りホールの微視的相分離によって､ ホールを含む領域と含 まない領域が

















La2Cu04の組成 は必ず しも化学量論組成には従わず､特に酸素 のス ト
イキオメ トリーは前節の ように物性 に大きく影響するoLa2Cu04は作成




















現している｡ しかしこれらの相分離 の影響する物性は､試料 の作成条件










La3+をほぼ同 じイオン半径で同 じ価数のBi3+で置換することか ら､































こ:= = ゴ ･･.1
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Fig12-4 号11の温度変化(Ref.4)
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Fig.～-5くb)TNにおける磁化率のピークのスケーリング






































現在 これらの装置 には温度勾配を急峻にするため､共にフィラメ ント
サイズ4.4mm¢×14mmの500Wハ ロゲ ンランプ (ウシオ電気株式会社
JCDIOO寸-500WCX)をフィラメントが楕円長軸に対 して垂直かつ水平に









立式 (シャフト早送 りに限 り連動可能)である｡
またFZ炉Bではランプ出力のマニュアル操作､およびプログラム操作




























棒 の終 端部分4･5mm≠×15mmサ イズ ､ シーデ イ ング を行 ?た
Lal.85Sro.15Cu04では育成開始後10時間(10mm育成後)に単グ レイン化
し終端 部 までの7.7mm≠×98mmサ イズ の単結 晶 を得 た｡特 に
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Solvent組成 : L a z_xBixCuO .(x-0･07,0 ･l)+CuO (80mol% )

















の焼結を行うと原料棒が半溶融 し､Bi成分 の蒸発が見 られた)したセラ
ミックス原料棒を用 いたところ､育成速度1mm/hでは融液の原料棒-の




















冷却の後 20e磁場中で測定 したものであるo結果か らTc(onset)-37･7K､
Tc(middlepoint)-37･2K､転移帽ATc-1･3Kであり､x～o･15であると考
えられる｡つぎに中性子散乱による(1 0 4)反射強度の温度変化 をFig.3-
6(a)に示す｡(10 4)反射は高温正方晶では観測されず低温斜方晶で観測






















の超伝導相が確認で き(Fig.3-8)､いずれ も相分離 を起 こしていた｡
7.5mm≠×40mmサイズで得 られた単結晶はランプ出力300Wで育成 して
おり､与れは相分離を示 さなかった(第4章参照).Biドープ量xの増加に
より相分離が抑えられることを考える と､低 出力で育成 した結晶は､Bi
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第 4章 過剰酸素 を導入 した系の物性
§4-1 La2CuO4.8
§4-1-1 はじめに










の熱処理によ り育成 された状態ですでに含 まれる過剰酸素を一端ぬいた
後､ アルゴンと酸素の混合ガス中での熱処理 により過剰酸素の導入 を行






















で過剰酸素が動 ききれず､相分離が抑えられたため と考えられる｡ しか
しTNおよび磁化率におけるTNでのピーク形状 には冷却速度依存性は見
られなかった｡
以 上､各 々 のサ ンプルに見 られたTN,TcをFig･4-3にま とめるo
Log(poュ)≧-1･3で相分離が起こっているのがわかるo
§4-1-4 TNにおける磁化率のピークの比較













つことを報告 しているoLa2CuO4.8の過剰酸素でホール濃度 を制御 した
系での反強磁性相において､同様のスケーリング則 を調べた｡明らかにT










が､A-2,3のピークからA14のピークを差 し引 くと28,Okにピークが残 り一､
このピークは高 さを補正すると同程度 のTNを持つA-1の ピークに合 う
(Fig･4-7)ことから､サンプルA-2,A-3には､さらにTN-280Kの反強磁性
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Fig･4-1 TNにおける畝化率のピークの変化
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た｡ さらに酸素 1気圧 中920度､および酸素3.2気圧 中920度でアニール









は現 れてお らず､相分離 していないo磁化率はTNの低下(過剰酸素の導
入)に伴 い､TNでのピークはブロー ドに､またキュリー ･ワイス的な成
分が大 きくなる傾向が見 られる｡
§4-2-4 TNにおける磁化率のピークの比較





を拡大 したもの)である｡全体的に(2-4)式のスケーリング則 に従 うが､





きく増加 してお り､また馴ま正で20K～80Kの値 をとっているO過剰酸素
導入にともない､aは増加傾 向にあるが､Log(poュ)>-0･3で増加が大きく､
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La2_xSrxCu04で見 られるような低温で温度に依存 しないという特徴が見
られるはずである｡10K以下 まで 3次元長距離秩序 を示 さないLa2_
xBixCuO4.8単結晶試料 を用い､中性子散乱により亀の温度変化 を調べたo
測定原理 について簡単に述べる.スピンの動的構造因子S(Q,a)をOに















15に示す｡実線 は､低温で温度 に依存 しない部分がある と仮定 して､
S=1/2､2次元ハイゼンベルク模型から予想 される(2-2)式に定数項 を加え
た式でフイッ トした ものであ り､定数項を加 えない関数を使 ったフィッ
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ない領域が200K以下であるのにるのに対 しLal.95Bio.05CuO4+8ではそ
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りホールを ドープした系に比べて､結晶中に取 り込 まれるランダムネス
が少 ない可能性があ り､ホール ドー ピング効果に対する､よ り本質的な
実験結果が得 られる可能性がある｡本研究ではそ ういった観点か ら､
La2CuO4.8およびLa2_xBixCuO4.8について､TSFZ法で育成 した単結晶
を用い､熱処理により過剰酸素を導入 し､SQUIDでの磁化測定､中性子





は相分離 を起 こさず反強磁性相単相 であることが確認で きた｡さらに
0.006<8<0.011の領域 ではこれ まで の粉末試料 で報告 されてい た
TN=265K反強磁性相 とTc-34K超伝導相以外 に新 しくTN-280K反強磁
性相の存在が確認 され､3相の相分離が起こっていることがわかった｡





中性子散乱による亀の測定から､ちが温度 に依存 しない領域 によって低温
の反強磁性長距離秩序が消失することを確認 した｡この実験結果はLa2_
xSrxCu04で議論 された微視的な相分離のモデルと矛盾 しないo しか し単
結晶 による結果はスケーリング則か らのずれ も明らかに示 してお り､よ












料 をつ くり､中性子散乱実験 によるスピンダイナミクスの測定から､磁
性 と超伝導の相関について研究 していきたいと考えている｡
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